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学位論文内容の要旨

  自然界に は様々を 対称性が存在し、物理法則を支配している。系の秩序化が進むこと

で、対称性は自発的に破れる。特に、基底状態の記述には様々を秩序パラメータが用いら

れる。系の構成要素の異方性や、秩序化のメカニズムによって、秩序パラメータにも自由

度が生じる。逆に言えば、秩序パラメータの新たを自由度の有無を調べることは、多様な

基底状態に伴う新規物理現象の発見にっをがるため非常に重要である。素粒子物理との対

応関係を探る上でも意義がある。

  本 研 究で は 、 二次 元 CDWと し て知 ら れ ている MX2群 の中から 、特に ネスティ ングベ

ク ト ル に 眉間 方 向 成分 を 元 々含 む 1TTiSe2を選 んで、そ のCDWの 構造に ついて走 査ト

ン ネル顕 微鏡と二 色ポン ププロー ブ測定 法を用いて、CDWの空間分布と空間対称性の変

化を調べた。そこで新たをオーダーの自由度を見出した。さらに、系のオーダーパラメタ

を 再考す るため、 余剰Ti原子を層間インターカレ←ションによって含む試料を作成し、

そ の 荷 電 不 純 物 の 周 り に 誘 起 さ れ る フ リ ー デ ル 振 動 を STMで 観 測 し た 。

  第一章では、序論として本研究の背景と目的を述べた。さらに、今までに報告されてい

る様々な系におけるカイラリティの発現に関して記述した。電荷密度波の基本的メカニズ

ムや、典型的二次元CDWの対称性について論じた。

  第二章で は、本研 究に用 いた1TTiSe2の結晶 合成、特性評価について述べる。本実験

で用いた走査トンネル顕微鏡の基本原理と、清浄試料表面を得るために極めて重要を低温

真 空劈開 法につい て述べた。系の層間方向の情報も含んだ領域の対称性を調べるために

行 っ た 二 色 ポ ン プ プ ロ ー ブ 法 の 概 要 と 光 学 系 お よ び 測 定 条 件 に つ い て 述べ た 。

  第三章で は、カイ ラル電荷密度波の発見について述べた。lT-TiSe2において走査トン

ネル顕微鏡測定を行った結果、低対称の電荷密度分布構造を発見した。格子方向に沿って

調べたトンネル電流のラインプロフんイルから1：O．7：O．5ほどの電荷密度波の強度差と

なる。

  STMイメ ージのフ ーリ工 変換像か ら、試 料全体にわたって電荷密度の振幅差が順序付

けできる事がわかった。お互いに反対周りに順序付け可能をニ種類の相を発見した。一般

に 、 三 角 格 子 系 のCDWのネ ス テ ィ ング ベ ク トル が 3本あ る 場 合、 ト リ プル qの CDWと

呼 ばれる 。典型的 をトリ プルqのCDWか ら予想 される三 回対称 性はをか った。表面情報

で あるSTM測定デ ータに対し‘、c軸方向にも侵入できる光パルスプローブを用いて偏光
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依存性 を調べ た結果、 二回対称 の光学応答を発見した。これらの結果を二次元CDWの配

置モデ ルで説明することができないため、c軸成分に着目した3次元モデルを提案した。

3成 分の電荷密度波を、層間方向に均等に配置する位相差を導入した。等しい強度の3成

分CDWを分離 配置する ことによ り、各原子面内で二回対称が実現される。探針とそれぞ

れ のCDW面と の 距 離差 に よ って、 STMの測 定では 三成分の 振幅比と して現 れること で

説明で きる。 3つの CDWの配 置の順 番の異な る相が 互いに鏡映反転の関係であることか

ら 、カ イ ラ ルCDWであ る 。 実験結 果を矛盾 をく説 明できる 。さらに 、カイ ラルCDWの

オーダ ーパラ メタを一 般化した 。H=ニql． （心xq3)と 定義した CDWの へりシテ ィはト

リプルqのネスティングベクトルがーつの面内に存在できをいことを条件に正負の二値を

と る。 一 方 典型 的 を 二次 元 CDWで は Hニニ ql．(q2xq3)は0に を るの で カ イラ リ テ ィ

がない 。以上 より、フ ェルミ面 の特殊性からあらわにをるCDWカイラリティを明らかに

した。

  第四章では、カイラル電荷密度波におけるフリーデル振動の発見について述べた。層

状化合 物であ るMX2群 は、c軸方向 にフアン デルワ ールスカで積層しており、層間には

様々を 不純物 をインタ ーカレー トさせることができる。カイラルCDWのオーダーパラメ

タの対称性を調べることを目的として、Tiを自己インターカレーションさせて作成した試

料 のSTM測定 を 行 った 。 そ の結果 、Se母格子 とCDWの電荷分 布をバ ックグラ ウンドに

三角形状の電荷局在構造を発見した。原子数個分の滅衰長を持っため、フリーデル振動で

あると 考えら れる。こ の三角形 について強度分布を調べた結果、元々のCDWのカイラリ

ティとは逆向きのカイラリティを持つことが分かった。一方で、ホールの局在も強度分布

を持つことが分かった。これらの結果は電荷密度波のカイラリティの存在をより強く示す

結果である。この結果を説明するために、インターカレーションの原子の作る鏡映面に着

目した 。カイラリティの反転が鏡映面で起こった結果、Se原子面で逆巻きのフリーデル

振動が 起きる 。カイラ ルCDWと フリーデル振動を右巻き電子左巻き電子の二成分系で表

すことで、実験結果を矛盾をく説明することができる。ホールと電子のフリーデル振動の

関係は 互いに 逆巻きで あること からカイラルCDWは電荷パリティ対称性を保存する。ま

た、フリーデル振動は強磁場に対して振幅が増強されることから、新たを磁場効果の研究

の可能性があることもここで述べておく。

  第五章では、本論文の研究成果を総括した。

  以上、 本研究 は1TTiSe2単 結晶を用いて、電荷密度波の新たをオーダーパラメタの自

由度を 調べる ことを目 的として 、軸性CDWが存在することを明らかにした。さらに、電

荷密度 波のカ イラリテ ィは、不 純物に 対しても 相互作 用をすることを明らかにした。
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Chiral ChargeーDensity Waves

    （カイラル電荷密度波）

  自然界には様々た対称性が存在し、物理法則を支配している。系の秩序化が進むことで、対称性

は自発的に破れる。特に、基底状態の記述には様々を秩序パラメータが用いられる。系の構成要素

の異方性や、秩序化のメカニズムによって、秩序パラメータにも自由度が生じる。逆に言えば、秩

序パラメータの新たな自由度の有無を調べることは、多様を盤底状態に伴う新規物理現象の発兇に

っをがるため非常に重要である。素粒子物理との対応関係を探る上でも意義がある。

  本研究では、二次元CDWとして知られているMX2群の中から、特にネスティングベクトルに

層間方向成分を元々含むlT-TiSe2を選んで、そのCDWの構造について走査トンネル顕微鏡と二

色ポンププローブ測定法を用いて、CDWの空間分布と空間対称性の変化を調べた。そこで新たを

オーダーの自由度を見出した。さらに、系のオーダーパラメタを再考するため、余剰Ti原子を眉

間インターカレーションによって含む試料を作成し、その荷電不純物の周りに誘起されるフリーデ

ル振動をSTMで観測した。

  第一章では、序論として本研究の背景と目的を述べた。さらに、今までに報告されている様々を

系におけるカイラリティの発現に関して記述した。電荷密度波の基本的メカニズムや、典型的二次

元CDWの対称性について論じた。

  第二章では、本研究に用いたlT-TiSe2の結晶合成、特性評価について述べる。本実験で用いた

走査トンネル顕微鏡の基本原理と、清浄試料表面を得るために極めて重要を低温真空劈開法につい

て述べた。系の層間方向の情報も含んだ領域の対称性を調べるために行った二色ポンププローブ法

の概要と光学系および測定条件について述べた。

  第三章では、カイラル電荷密度波の発見について述べた。1TTiSe2において走査トンネル顕微鏡

測定を行った結果、低対称の電荷密度分布構造を発見した。格子方向に沿って調べたトンネル電流

のラ インプ ロフ んイ ルか ら1： 0.7： 0.5ほ どの 電荷 密度 波の 強度 差と をる 。

  STMイメージのフーリ工変換像から、試料全体にわたって電荷密度の振幅差が順序付けできる

事がわかった。お互いに反対周りに順序付け可能な二種類の相を発見した。一般に、三角格子系の

CDWのネスティングベクトルが3本ある場合、トリプルqのCDWと呼ばれる。典倒的なトリプ

ルqのCDWから予想される三回対称性はをかった。表面情報であるSTM測定データに対し、c

軸方向にも侵入できる光パルスプローブを用いて偏光依存性を調べた結果、二回対称の光学応答を
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発見した。これらの結果を二次元CDWの配置モデルで説明することができをいため、c軸成分に

着目した3次元モデルを提案した。3成分の電荷密度波を、層間方向に均等に配置する位相差を導

入した。等しい強度の3成分くニDWを分離配置することにより、各原子面内で二回対称が実現され

る。探針とそれぞれのCDW面との距離差によって、STMの測定では三成分の振幅比として現れ

ることで説明できる。3つのCDWの配置の順番の異をる相が互いに鏡映反転の関係であることか

ら、カイラルCDWである。実験結果を矛盾をく説明できる。さらに、カイラルCDWのオーダー

パラメタを一般化した。H=ニql．(q2Xq3)と定義したCDWのへりシティはトリプルqのネス

ティングベクトルがーつの面内に存在できないことを条件に正負の二値をとる。一方典型的′よ二次

元CDWでは H‘ql． (q2Xq3)は0にをるのでカイラリティがない。以上より、フェルミ面の

特殊性からあらわになるCDWカイラリティを明らかにした。

  第四章では、カイラル電荷密度波におけるフリーデル振動の発見について述べた。層状化合物で

あるMX2群は、c軸方向にファンデルワールスカで積層しており、層間には様々を不純物をイン

タ一カレートさせることができる。カイラルCDWのオーダーパラメタの対称性を調べることを目

的として、Tiを自己インターカレーションさせて作成した試料のSTM測定を行った。その結果、

Se母格子とCDWの電荷分布をバックグラウンドに三角形状の電荷局在構造を発見した。原子数

個分の減衰長を持っため、フリーデル振動であると考えられる。この三角形について強度分布を調

べた結果、元々のCDWのカイラリティとは逆向きのカイラリティを持つことが分かった。一方

で、ホールの局在も強度分布を持つことが分かった。これらの結果は電荷密度波のカイラリティの

存在をより強く示す結果である。この結果を説明するために、インターカレーションの原子の作る

鏡映面に着目した。カイラリティの反転が鏡映面で起こった結果、Se原子面で逆巻きのフリーデ

ル振動が起きる。カイラルCDWとフリーデル振動を右巻き電子左巻き電子の二成分系で表すこと

で、実験結果を矛盾をく説明することができる。ホールと電子のフリーデル振動の関係は互いに逆

巻きであることからカイラルCDWは電荷パリティ対称性を保存する。また、フリーデル振動は強

磁場に対して振幅が増強されることから、新たを磁場効果の研究の可能性があることもここで述べ

ておく。

  第五章では、本論文の研究成果を総括した。

  以上、本研究は1TTiSe2単結晶を用いて、電荷密度波の新たをオーダーパラメタの自由度を調

べることを目的として、軸性CDWが存在することを明らかにした。さらに、電荷密度波のカイラ

リティは、不純物に対しても相互作用をすることを明らかにした。

これを要するに、著者は、固体電子結晶において初めてカイラル渦やその反渦を発見し、その存在

メカニズムを明らかにした。このことは固体物理だけでをく物理学全般に対し重要な知見を与えた

ことになる。よって著者は北海道大学博士（工学）の学位を授与される資格あるものと認める。
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